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Abstract 



Process comprises using a laser system (101) involving quasi-resonant photon excitation, two photon resonant 
excitation, or excitation at one or more Rydberg levels, followed by field ionization and electrostatic extraction. The 
wavelength in the intermediate quasi-resonant state is counter-propagated with respect to the second wavelength 
necessary to populate the final Rydberg state. Separation of thallium-203 isotope starting from thallium vapor containing 
more than one isotope including thallium-203 involves: (a) producing photons having a first frequency by a laser system 
(101), where a first wavelength corresponding to a first frequency is around 377.7 nanometers; (b) producing photons 
having a second frequency by the same laser system (101), where a second wavelength corresponding to the second 
frequency is 443.7 nanometers; (c) pumping the photons having the first and second frequencies into the thallium vapor, 
where the photons having the first frequency excite a number of thallium-203 atoms in the fundamental state to an 
intermediate quasi-resonant state, and the photons having the second frequency excite the number of thallium-203 
atoms in the intermediate quasi-resonant state to a final Rydberg state; and (d) collecting the thallium-203 isotope. An 
Independent claim is also included for a process for separation of thallium-203 isotope starting from thallium vapor 
containing more than one isotope including thallium-203. 



Data supplied from the esp@cenet database - 12 



CD 

m 



0 

r~ 
m 

o 
O 



http://l2.espacenet.com/esp'acenet/abstract?CY=ep&LG=en&PNP=FR2790974&PN... 2005-01 - 1 7 



® REPUBLIQUE FRANQAISE © N° de publication : 2 790 974 

__ ^ n'utiliser que pour les 

INSTITUT NATIONAL commandes de reproduction) 

DE LA PROPR.ETEIINDUSTRIELLE @ ^ d>enregistrement nationa , ; 99 07204 

PARIS 



(fl) Int CI 7 : B 01 D 59/34, C 22 B 61/00 



(12) 



DEMANDE DE BREVET D'INVENTION 



A1 



(22) Date de depdt : 08.06.99. 

@) Prlorite : 1 8.03.99 US 00273229. 



(43) Date de mise a la disposition du public de la 
demande : 22.09.00 Bulletin 00/38. 

(56) Liste des documents cites dans le rapport de 
recherche pr6liminaire : Ce dernier n'a pas &6 
etabli a la date de publication de la demande. 

@) References a d'autres documents nationaux 
apparentes : 



@ Demandeur(s) : UNITED STATES ENRICHMENT 
CORPORATION— US. 



@ Inventeur(s) : SCHEIBNER KARL F, HAY MAN 

CHRISTOPHER A, JOHNSON MICHAEL A et WOR- 
DEN EARL E 



©Titulaire(s) : 



@ Mandataire(s) 

INVENTIONS. 



SOCIETE DE PROTECTION DES 



I s - 

O) 

o 

O) 

I s - 

CM 



(54) SEPARATION ISOTOPIQUE PAR LASER A VAPEUR ATOMIQUE DES ISOTOPES THALLIUM 203 ET PLOMB 
210. 



(57) La presente invention concerne un processus isotopi- 
quement selectif au moyen d'un systeme de laser (101) im- 
pliquant une excitation a un photon quasi-resonante, a deux 
photons resonante d'un ou plusieurs niveaux de Rydberg, 
suivie d'une ionisation par un champ et d'une extraction 
electrostatique. La longueur d'onde a I'etat intermediate 
quasi-resonant est contre-propagee par rapport a la deuxie- 
me longueur d'onde necessaire pour peupler I'etat de Ryd- 
berg final. Ce schema tire parti de la grande section efficace 
du premier etat excite et seules des fluences de laser mo- 
destes sont necessaires. 
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DESCRIPTION 

SEPARATION ISOTOPIQUE PAR LASER A VAPEUR ATOM I QUE 
PES ISOTOPES THALLIUM 203 ET PLOMB 210 

Le Gouvernement des Etats-Unis possede des droits 
sur la presente invention en vertu du Contrat Num6ro 
W-7405-ENG-48 passe entre le Departement de l ! Energie 
des Etats-Unis et l'Universite de Californie. 

5 

La presente invention concerne 
d* isotopes et, plus part icul ierement , 
d' isotopes en utilisant un procede 
selectif a l T aide d f un laser. 

10 

A l'etat naturel, le thallium contient deux 
isotopes stables, le thallium 203 et le thallium 205 
(c ? est-a-dire 203 T1 et 205 T1). Le composant thallium 203 
constitue 30 % du thallium present a l'etat naturel . Du 

15 thallium enrichi en thallium 203 avec une purete 
superieure a 95 pour cent est disponible dans le 
commerce et utilise par 1 Industrie radiopharmaceu t ique 
comme precurseur du thallium 201. Le thallium 201, 
largement utilise pour l'imagerie cardiaque et 

20 cerebrale, est prepare par bombardement protonique de 
thallium 203 enrichi dans un cyclotron. Le thallium 201 
injecte dans la circulation sanguine p£netre 
pref erentiellement dans le muscle cardiaque et decroit 
par capture d ! electrons, produisant des rayons gamma de 

25 167 keV (ou moins) . Les rayons gamma sont images pour 
indiquer quelles sont les parties du coeur qui ont un 
afflux sanguin correct apres une attaque cardiaque. 

A l'etat naturel non extrait, le plomb contient un 
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certain nombre d 1 isotopes, dont le piomb 210 (c'est-a- 
dire 210 Pb) . Le plomb 210 est radioactif, avec une demi- 
vie d 1 environ 22 ans . En consequence, le plomb artesien 
vieux de plusieurs si£cles a une concentration en plomb 
210 signif icativement inferieure a celle de plomb 
naturel relativement jeune. Malheureusement , les 
reserves mondiales de plomb artesien disparaissent a 
mesure qtie la demande pour ce metal augmente. Une des 
principales utilisations de plomb avec une 
concentration exceptionnellement faible en plomb 210 
est l'industrie electronique (par exemple de la 
soudure) car les particules a emises par le plomb 
radioactif provoquent frequemment des erreurs 
logicielles dans les circuits elect roniques . De plus, 
la sensibilite aux particules a augmente a mesure que 
l'industrie electronique va vers des densites plus 
grandes et des architectures a trois dimensions 
necessitant des tensions et des tailles de motifs 
reduites et un nombre d 1 interconnexions et une densite 
accrues . 

La separation isotopique par laser a vapeur 
atomique (SILVA) a ete demontree sur un certain nombre 
d 1 elements dont 1' uranium, le gadolinium et d'autres 
elements du groupe des lanthanides. Par exemple, 
Paisner et al . , brevet americain n° 5 202 005 (1993) 
enseignent 1 1 enrichissement isotopique du 157Gd par 
photo-ionisation selective. Toutefois, pour determiner 
si la SILVA est techniquement faisable pour un element 
donne, il est necessaire de prendre en compte de 
maniere detaillee des aspects tres divers incluant le 
trajet de photo-ionisation, la preparation 

spectroscopique du courant de vapeur d 1 alimentation et 
la recuperation efficace du produit sans contamination 
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par les produits de queue ou de tete. Une evaluation 
definitive de 1 * applicability de la SILVA necessite de 
connaitre les ecarts isotopiques, les dedoublements 
hyperfins, les energies et les designations d'etat, les 
durees de vie d'etat et les rapports de branchement. 
Dans les cas ou la SILVA s'avere techniquement 
faisable, on realise ensuite une evaluation Economique 
afin de determiner la competitivi te en termes de cout 
de cette technique par rapport a d'autres techniques de 
separation lorsqu'il en existe ou par rapport a la 
valeur du produit lorsqu'il n 1 en existe pas. 

Ces analyses necessitent la connaissance du trajet 
de photo-ionisat ion, la connaissance du nombre, des 
puissances, des frequences et d'autres caracterist iques 
des lasers ainsi que la connaissance des proprietes du 
materiau conduisant a la determination des proprietes 
de la vapeur. La plupart des trajets de photo- 
ionisation necessitent typiquement une puissance de 
laser excessive et ne debouchent pas sur un procede de 
separation isotopique economiquement realisable. Une 
adaptation soigneuse des lasers existants aux 
transitions possibles est egalement a prendre en compte 
au plan economique. 

Par consequent, un procede fiable et economique est 
souhaitable pour separer le thallium 203 et le plomb 
210 . 

La presente invention propose un procede laser et 
un appareil isotopiquement selectifs, impliquant de 
preference une excitation £ un photon quasi-resonante, 
a deux photons resonante d'un ou plusieurs niveaux de 
Rydberg, suivie d'une ionisation par champ puis d'une 
extraction electros tat ique . La longueur d'onde a l'etat 
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intermediaire quasi-resonant est cont re-propag£e par 
rapport a la deuxifeme longueur d'onde necessaire pour 
peupler l'etat de Rydberg final. Ce schema tire parti 
de la grande section efficace du premier etat excite et 
ne necessite ainsi que des fluences de laser modestes. 
Le procede non resonant contribue a eviter les 
problemes de gain Raman stimule et d f absorption directe 
de la lumi£re du procede de premiere transition par des 
isotopes non souhaites. 

Dans un mode de realisation, le systeme de 
r invention est utilise pour separer le thallium 203 du 
thallium present £ l'etat naturel. Dans un autre mode 
de realisation, le systeme est utilise pour separer le 
plomb 210 du plomb present a l'etat naturel . 

La presente invention sera mieux comprise a la 
lecture de la description d'exemples de realisation 
donnes ci-apres, ci titre purement indicatif et 
nullement limitatif, en faisant reference aux dessins 
annexes sur lesquels : 

La figure 1 illustre un systeme de separation 
isotopique par laser a vapeur atomique selon 
1 ' invention ; 

La figure 2 illustre le f onct ionnement de 
l'appareil de separation isotopique de 1' invention a un 
temps t 0 ; 

La figure 3 illustre le f onctionnement de 
l f appareil de separation isotopique de 1' invention a un 
temps ti ; 

La figure A illustre le f onct ionnement de 
l f appareil de separation isotopique de 1' invention a un 
temps t 2 ; 

La figure 5 est une illustration des trajets de 
photo-ionisation pour le thallium ; et 
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La figure 6 est une illustration des trajets de 
photo-ionisation pour le plomb. 

Plusieurs problemes se posent lorsqu'on applique la 
separation isotopique par laser soit au plomb 210, soit 
au thallium 203. Pour le thallium 203, l'ecart 
isotopique est petit compart au profil Doppler d'une 
expansion de vapeur typique (c'est-a-dire 

environ 1,66 GHz). Typiquement, une source qui vaporise 
des quantites importantes de matiere (c'est-a-dire plus 
de quelques grammes par heure) produit de la vapeur 
avec une largeur Doppler associee d'environ 1 a 2 GHz 
egalement. Par consequent, il est necessaire de veiller 
a r£duire la largeur Doppler et de configurer les 
lasers accordes avec precision afin de photo-ioniser 
uniquement le thallium 203. Un autre probleme lors de 
1 1 application de cette technique au thallium est dO a 
la proximite frequent iel le etroite du thallium 203 et 
du thallium 205. A cause de cette proximite en 
frequence, une diffusion de Raman stimulee est probable 
qui, si on ne la modere pas, conduit a un rendement 
d'ionisation selective moindre et a des besoins accrus 
en puissance de laser. 

Les problemes associes a la separation du plomb 210 
en utilisant la separation isotopique par laser sont 
tres similaires a ceux rencontres avec le thallium. La 
composante hyperfine a F = 3/2 du plomb 207 (c'est-a- 
dire 2cn Pb) est la plus proche voisine du plomb 210 et 
presente une abondance naturelle de I'ordre de 23 pour 
cent. L'ecart isotopiqOue pour une transition entre le 
plomb 210 et le plomb 207 est d'environ 1 GHz. Comme on 
l f a note plus haut, une diffusion de Raman stimulee est 
probable du fait de la proximite f requentielle etroite 
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des deux isotopes. Un probleme apparente est que le 
plomb 207 absorbe une quantite substant iel le de 
puissance a 283 nanometres, creant ainsi un probleme de 
pompage potentiel. 
5 La figure 1 illustre un systeme de separation 

isotopique par laser a vapeur atomique (SILVA) 100 
selon 1' invention. Un sous-systeme de laser 101 genere 
une lumiere laser accordee avec precision et a bande 
passante etroite 102 de longueurs d'onde appropriees. 

10 ' La lumiere 102 emise par le sous-systeme de laser 101 
passe entre deux extracteurs 103 dans un sous-systeme 
separateur 105. Les extracteurs 103 sont montes au- 
dessus d T un sous-systeme de collimateur qui laisse 
passer entre les extracteurs uniquement une partie bien 

15 collimatee 107 du courant de vapeur supersonique 
produit par une source 109. Le faisceau de lumiere 102 
venant du sous-systeme de laser 101 bissecte le courant 
de vapeur 107 et place select ivement l f isotope 
recherche dans des niveaux de Rydberg eleves qui sont 

20 ensuite ionises au moyen d'un champ par les extracteurs 
103. Apres que 1 ' isotope recherche a ete ionise, il est 
enleve electrostatiquement du courant de vapeur 107 par 
les memes extracteurs. Le courant de vapeur restant 
desormais ' appauvri en cet isotope continue a passer 

25 entre les extracteurs 103 et est recueilli sur un sous- 
systeme de collecteur 111. Un sous-systeme d f anodes est 
necessaire pour pendre et juste toucher la zone de 
photo-ionisation afin de fournir un trajet electrique 
pour les electrons associes aux ions de 1' isotope 

30 souhaite. 

Les figures 2 a 4 illustrent trois points temporels 
du f onctionnement de l ! appareil separateur 105. Comme 
on l ! a note plus haut, le sous-systeme 105 comprend une 
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source multi-isotopes 109, une paire de structures 
d 1 extracteurs 103 dispos£es sur des cotes opposes d'une 
zone 201 comprenant le courant de vapeur 107, et un 
collecteur de produit 111. 

A un temps to/ la source 109 produit un courant 
d 1 isotopes suivant des processus bien connus dans la 
technique. Un atome (non ionise) est represents par une 
fleche 203 indiquant le trajet de cet atome. Apres que 
les isotopes ont penetre dans la zone 201, des 
faisceaux laser (non representes) excitent les 
isotopes, soit de thallium 203, soit de plomb 210, dans 
des etats de Rydberg selon le processus decrit plus en 
detail ci-apres. Les structures d' extracteurs 103 sont 
mises a un etat electriquement neutre ou a basse 
tension (< 15 V) au cours de cette etape. 

A un temps t w typiquement de I'ordre d'une 
microseconde apres t 0 , les structures d ' ex tracteur s 103 
sont chargees negat ivement . L'attraction qui s'ensuit 
entre les extracteurs 103 et les atomes de Rydberg ffi 
ionises par le champ attire soit les atomes de thallium 
203, soit les atomes de plomb 210, suivant 
1 1 application, vers et sur les structures 
d T extracteurs 103. L 1 impulsion des atomes non ionises 
les porte vers et sur le collecteur de produit 111, qui 
presente de preference une charge neutre. Sur la 
figure 3, les fleches en tirets 301 representent les 
trajets des ions © tandis que les fleches 203 
continuent a representer des atomes non ionises et 
leurs trajets a travers l ! appareil 105. 

A un temps ulterieur t 2 , comme le montre la figure 
4, le sous-produit (soit du thallium 203, soit du 
plomb 210) s ! est accumule sur les structures de 
collecteurs 103 toujours chargees negativement , tandis 
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que le thallium appauvri ou le plomb purifie restant 
est recueilli sur le collecteur de produit 111. (Une 
anode de l'appareil 105, non representee, recueille les 
electrons libres venant de la zone 201.) 

Chose notable, seul un des deux lasers impliques 
(ici le premier) necessite une modulation. Les deux 
couleurs de processus \i et X 2 sont cont re-propag£es 
l'une par rapport a I'autre afin de tirer parti de leur 
proximite frequent ielle etroite. Cette proximite reduit 
la largeur Doppler a deux photons. Etant donne que la 
fluence par unite de largeur de bande est le facteur de 
merite important pour une population de Rydberg 
efficace, cette reduction de largeur diminue a son tour 
les exigences en mati^re de fluence du laser et accroit 
la selectivity. II est a noter qu 1 une source 109 a 
largeur Doppler faible permet de concentrer davantage 
la lumiere des lasers dans l ! espace frequentiel tout en 
couvrant le profil Doppler de la vapeur atomique et 
facilite la separation des isotopes pour les elements 
qui ont de petits ecarts isotopiques. Enfin, en evitant 
toute veritable population de l'etat intermediaire 
quasi-resonant, on evite les difficultes qu'il y a d 
peupler un niveau ay ant une duree de vie courte dans la 
mesure ou la totalite de la population atomique se 
trouve soit a l'etat fondamental, soit a I'etat de 
Rydberg . 

Separation du thallium 203 

La presente invention utilise des etats de Rydberg 
eleves. Dans cette approche, des atomes sont excites 
dans les etats de Rydberg en 1' absence d'un champ 
electrique, un processus isotopiquement selectif. Les 
atomes ont typiquement des durees de vie radiatives 
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d r environ 50 microsecondes . Suite a la population des 
niveaux de Rydberg, les atomes sont soumis & un champ 
electrique de forte intensite, typiquement de l T ordre 
de 2 kV/cra. Sous l'effet du champ electrique applique, 
les atomes de Rydberg sont ionises dans un processus 
appele ionisation par champ. 

La figure 5 est une illustration des trajets de 
photo-ionisation pour le thallium qui sont utilises 
dans la presente invention. Comme on peut le voir, on 
utilise un processus & deux photons dans lequel un 
photon de frequence Xi excite les atomes de thallium a 
partir d f un etat fondamental 501 (c'est-a-dire 2 P\/2, 
6s 2 6p) dans un etat intermediaire 503. L'etat 503 est 
voisin de l'etat resonant 505 (c'est-a-dire 2 Si /2 , 
6s 2 7s), qui est a 26 477,5 cm" 1 au-dessus de l'etat 
fondamental 501. Une longueur d'onde de transition du 
laser X RS de 377, 7 nanometres est necessaire pour 
atteindre l'etat resonant 505. Par consequent, Xi est 
accorde loin de X RS de 1 GHz par rapport au thallium 203 
et done de 2,66 GHz par rapport au thallium 205. 

On n'obtient aucune population subs tant iel le de 
l'etat 503 mais, au lieu de cela, les atomes a l'etat 
fondamental sont excites directement par un deuxieme 
photon de frequence X 2 dans un etat de Rydberg final 
507. Dans ce mode de realisation, le niveau de Rydberg 
507 est a 49 013 cm" 1 avec une duree de vie de 50 
microsecondes et une section efficace d' absorption de 
5 x 10' i5 . Le choix du niveau de Rydberg est un 
compromis entre la duree de vie et la section efficace 
d' absorption . A mesure que la duree de vie augmente, la 
section efficace diminue . Des sections efficaces plus 
petites necessitent une plus grande puissance de laser 
tandis que des durees de vie plus courtes signifient 



2790974 



10 

une decroissance radiative de la population plus 
importante avant que les atomes de Rydberg soient 
ionises par le champ. Dans ce mode de realisation, les 
longueurs d'onde de \ l et X 2 sont de 377, 7 et 443,7 
nanometres, respectivement . 

Dans le mode de realisation prefere, Xi et X 2 sont 
contre-propagees, ce qui reduit la largeur Doppler des 
photons par un facteur trois et augmente grandement la 
selectivity du processus. On determine que l'ecart 
isotopique de deux photons (IS) est de 1,18 GHz. Un 
autre avantage de ce mode de realisation est que, grace 
a 1' accord hors resonance, la probability de transition 
du thallium 205 vers l f etat metastable 509 est reduite 
de plus de 60 %. De plus, etant donne que le thallium 
205 est hors resonance pendant les etapes a deux 
photons, le procede est tr£s selectif. 

Un autre avantage de ce mode de realisation est que 
deux lasers seulement sont n^cessaires et que seul 1 1 un 
d'entre eux doit etre module pour couvrir le profil 
Doppler. Par consequent, seul le laser de faible 
puissance qui produit a besoin d'etre module. De 

plus, etant donn£ que l'etat intermedial re est 
seulement voisin de la resonance et qu'il n'y a pas de 
transfert de population reelle, le laser qui produit X x 
peut etre module ("chirp") afin de transferer la 
totalite de la population de l'etat fondamental au 
niveau F auquel on accede vers le niveau de Rydberg 
avant ionisation par le champ. 

Dans le mode de realisation prefere de 1 T invention, 
on utilise un laser supplementaire qui produit une 
longueur d ! onde presque identique £ celle du laser X Xf 
ce qui permet d'acceder a la fois aux niveaux a 
structure fine de l'etat fondamental aF=0etF=l 
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et de les pomper de maniere quasi-resonante par 
1' intermediaire de I'etat intermediaire a F = 1. Comme 
dans le mode de realisation decrit plus haut, seule une 
longueur d'onde X 2 unique est necessaire pour acceder a 
la totalite de la population de l'etat f ondamental . 
Afin de saturer cette transition et faire remonter 
ef f icacement la totalite de la population au niveau de 
Rydberg excite, le laser qui produit X 2 doit gen£rer au 
moins 20 watts. 

La section efficace et la largeur de raie du niveau 
de Rydberg 507 sont mesurees en fonction du champ 
electrique. L'electron de Rydberg faiblement lie est 
fortement influence par les champs electriques externes 
et se melange dans tous les autres sous-niveaux de 
moment cinetique associes a un niveau de Rydberg tel 
que caracterise par le nombre quantique principal, n. 
Etant donne que l'ionisation finale se fait en 
appliquant un champ electrique de forte intensite a 
I'atome de Rydberg, on a determine jusqu'ou l r intensite 
du champ electrique pouvait descendre pour pouvoir 
peupler efficacement le niveau avec un minimum de 
puissance de laser, Ce champ electrique exterieur 
residuel maximum est mesure a moins de 10 V/cm. Le 
processus d'ionisation necessite un champ externe 
superieur a 2,5 kV/cm pour le niveau de Rydberg 
particulier choisi ici. Par consequent, pour peupler 
efficacement les niveaux de Rydberg qui n' existent 
faiblement qu'a une tension elevee, les extracteurs 
doivent etre excites de moins de 10 V/cm a plus de 2,5 
kV/cm, les extracteurs etant excites de maniere 
synchrone avec les cycles de pause du laser. 

Dans au moins un mode de realisation de la presente 
invention, le sous-systeme de laser 101 est capable 
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d'une frequence de repetition d' impulsions comprise 
entre 5 kHz et 30 kHz. Le sous-systeme laser 101 est de 
preference bas£ sur une conception d 1 ampl i f ica t eur 
declenche a oscillateur maitre. L ' osci 1 la t eur maitre de 
chaque laser se compose de preference d f un cristal de 
titane/saphir possedant un laser germe continu injecte, 
a la longueur d'onde requise, fourni par une diode 
laser. Dans au moins un mode de realisation, on utilise 
environ 50 milliwatts. L 1 oscillateur maitre est 
egalement pompe par des lasers Nd/YAG impuls ionnels a 
doublage de frequence, au nombre de deux dans le mode 
de realisation prefere. 

Dans un autre mode de realisation, on utilise un 
laser de faible puissance pour pomper optiquement les 
atomes de thallium de I'etat fondamental 501 au premier 
etat excite 505. Comme on l'a note plus haut, une 
longueur d'onde de transition du laser, ^ RS , de 377,7 
nanometres est necessaire pour atteindre I'etat 
resonant 505. On sait que les atomes a I'etat 505 
subissent une decroissance radiative a la fois vers 
I'etat fondamental 501 et vers un etat metastable 509 
(c ' est-a-dire 2 P3/?, 6s 2 6p) avec une probability a peu 
pres egale. En pompant de maniere continue des atomes 
qui se trouvent dans I'etat fondamental, la totalite de 
la population peut etre transferee a I'etat metastable 
509. II existe plusieurs trajets iso topi quement 
select if s en deux e tapes pour peupler des etats de 
Rydberg eleves a partir de I'etat metastable 509. 

Bien qu'il y ait plusieurs trajets en deux etapes 
qui soient faisables tant du point de vue technique 
qu f economique, plusieurs facteurs doivent etre pris en 
compte. Premierement , pour produire comme on le 
souhaite plusieurs kilogrammes de thallium enrichi 
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chaque annee, une vaporisation de plusieurs grammes de 
thallium par heure est necessaire. La largeur Doppler 
associee a cette quantite de vaporisation est 
typiquement de 1 a 2 GHz, tandis que l'ecart isotopique 
5 pour la premiere transition est de 1,66 GHz seulement. 
Deuxiemement , lorsque la transition est resonante pour 
le thallium 203, le thallium 205 est hors resonance 
d'une valeur egale a l'ecart isotopique de 1,66 GHz. II 
en resulte qu'il existe- une probability non nulle que 

10 le thallium 205 subisse la meme transition, quoique a 
une vitesse plus lente. Toutefois, cette vitesse est 
proportionnelle a la puissance du laser qui produit A.*c. 
Etant donne que la puissance laser consommee par 
1' absorption du thallium 203 est superieure a celle 

15 necessaire pour saturer la transition, il est tres 
probable qu 1 une partie substantielle du thallium 205 va 
subir la meme transition. En consequence, il est peu 
probable que la population a l'etat metastable sera 
isotopiquement selective et une puissance du laser X HS 

20 substantiellement plus elevee que dans le cas ou seul 
le thallium 203 absorbe sera necessaire/ 

Le manque de selectivity isotopique dans la 
population de l'etat metastable 209 peut etre pallie en 
peuplant de maniere isotopiquement selective un etat de 

25 Rydberg a partir de 1 ' etat metastable. De preference, 
dans ce mode de realisation, la deuxieme etape se fait entre 
l'etat metastable 509 (7792,7 cm" 1 ) et un etat 511 (36199,9 cm" 1 ) 
qui est soit l'etat ( 2 D 3/2 6s 2 6d) , soit l'etat ( 2 Ds /2 6s 2 6d) . La 
longueur d'onde du laser requise pour cette transition 

30 est de 352,0 nanometres. La section efficace de la 
transition est de 4,5 x 10" 12 . Cette transition presente 
egalement un ecart isotopique relativement petit de 
moins de 2 GHz. La transition finale entre l'etat 511 
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et l'etat de Rydberg 507 necessite une longueur d'onde 
de 850 nanometres et une puissance du laser associe de 
20 watts. Par consequent, ce mode de realisation de 
I 1 invention necessite trois lasers de procede avec des 
puissances et des longueurs d'onde associees d' environ 
1 watt a 377,7 nanometres, 1 watt a 352,0 nanometres et 
20 watts a 850 nanometres. 

Separation du plomb 210 

La figure 6 est une illustration du trajet photo- 
selectif utilise pour la separation isotopique par 
laser du plomb 210. Comme on peut le voir, on utilise 
un processus £ deux photons dans lequel un photon de 
frequence X x excite les atomes de plomb 210 a partir 
d T un etat fondamental 601 <c ' es t-£-dire l'etat 6s 2 6p 2 ) 
vers un etat intermediaire 603. L'etat 603 est voisin 
de l'etat resonant 605 (c'est-a-dire l'etat 6s 2 6p7s). 
L'atome a l'etat 603 est ensuite excite par un deuxieme 
photon de frequence X 2 vers un etat de Rydberg final 
607 (c T est-a-dire 6s 2 6pnp, avec n > 19). Comme le 
comprendront les specialistes de la technique, a l'etat 
607, l'electron de l'atome n'est pas vraiment libre, 
c'est-a-dire que l'atome ne se trouve pas dans le 
continuum au-dessus du potentiel d'ionisation a 
59 819 cm" 1 . Au lieu de cela, l'atome est e f f ec t i vement 
ionis£ compte tenu de la couche elevee (soit n > 19) 
occupee par l'electron. Dans le mode de realisation 
prefere de 1 'invention telle qu'elle est appliquee a la 
separation du plomb 210, la frequence X x est une 
frequence allant jusqu'a 283 nanometres, tandis que la 
frequence Xz est approximativemen t de 412 nanometres. 

L'approche £ deux photons illustree sur la figure 6 
realise plusieurs objectifs. Premierement , etant donne 



2790974 



15 

que l'etat intermediaire 603 est en dehors de l'etat 
resonant 605, une diffusion de Raman stimulee (DRS) est 
substantiellement 6vit6e. Dans le plomb, l'effet Raman, 
c'est-a-dire le processus de diffusion inelastique de 
5 la lumi£re base sur la diffusion de Raman, est dO 
principalement £ la composante hyperfine a F = 3/2 du 
plomb 207. Specif iquement, le coefficient de gain de 
DRS decroit du carre de la quantite selon laquelle le 
premier etat' excite 603 est desaccorde a partir de 

10 l'etat 605. Par consequent, en utilisant un procede a 
deux photons dans lequel le premier etat excite est 
hors resonance, l'effet Raman peut etre ef f ect ivement 
supprime. En revanche, si le premier etat excite etait 
une transition resonante, une partie potent iellement 

15 importante du rayonnement incident de traitement du 
laser serait d£vi£e dans la transition de Raman. 

L'approche de la presente invention est seulement 
en resonance pour le plomb 210. Par consequent, un 
deuxieme avantage de 1 1 approche a deux photons de la 

20 presente invention est que l'absorption directe du 
rayonnement du processus de premiere transition, c'est- 
a-dire le rayonnement de frequence \\, par le plomb 207 
est minimis£e car elle est hors resonance. De plus, 
etant donne que le plomb 207 est hors resonance dans 

25 les deux etapes, l 1 absorption par le plomb 207 est 
reduite encore plus. 

Un troisieme avantage de la nature hors resonance 
du procede de la presente invention est que 1' emission 
spontanee amplifiee peut etre substantiellement 

30 reduite, voire totalement evit£e. II est souhaitable 
d'eviter I'emission spontanee amplifiee car cet effet 
reduirait le rendement du processus global de 
separation i so topi que . 
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Par consequent, en desaccordant le premier etat 
excite 603 loin de l'etat 605, cet effet peut etre 
minimisi. Ce processus d'excitation par laser supprime 
les problemes de diffusion Raman stimulee et 
d'absorption de la lumiere par le plomb 207. II tire 
parti de la grande section efficace du premier etat 
excite qui aboutit en partie au coefficient eleve de 
gain de DRS . Le procede necessite seulement des 
fluences de laser modestes, mime pour les disaccords 
importants. Aucune population reelle n'est transferee 
vers le niveau intermediaire quasi-resonant. 

Le procede accorde la premiere etape hors resonance 
et compense le disaccord dans la deuxieme etape. Le 
gain de Raman stimuli dti a la composante hyperfine h 
F = 3/2 du plomb 207 est maintenu en dessous du seuil 
par le disaccord. Etant donne que le coefficient de 
gain de DRS diminue du carre du disaccord, ceci 
supprime ef f ectivement le gain de DRS. Une transition 
resonante se traduirait par une diviation de la lumiere 
du processus dans la transition de Raman. 

Par consequent, l'ipuisement isotopique peut 
illuminer la vapeur de maniere repitie, favorisant la 
purification isotopique efficace du plomb. L'ipuisement 
soumet la vapeur atomique a de multiples zones 
d 1 illumination successives 201 avant que le plomb non 
selectionni soit recueilli sur le collecteur neutre 
111. L'ipuisement augmente le debit et le rendement 
d'un systeme de STLVA tout en riduisant la puissance de 
laser necessaire et les traitements entre etapes. De 
mime, des injections ripetees du faisceau X : (vis-a-vis 
du faisceau X 2 ) diminue 1 1 ilargissement de la puissance 
et augmente la silectiviti du systeme de SILVA 100. 

Pour des systemes de SILVA siparant des eliments 
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avec une probability de reflexion significative a 
1* impact sur une surface (par exemple le thallium et le 
plomb) , un collirnateur congu avec une grande surface 
r§duit la capture non selective, augmente le debit des 
systemes et augmente la purete du courant enrichi. 

Comme le comprendront les specialistes de la 
technique, la presente invention peut etre r£alisee 
sous d'autres formes specif iques sans s'ecarter de son 
esprit ou de ses carac terist iques essentielles . En 
consequence, les presentations et les descriptions 
faites dans les presentes doivent etre considerees 
conune il lus t ratives et non limitatives de la portee de 
l'invention telle qu'elle est exposee dans les 
revendications suivantes . 
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REVENDICAT IONS 

1. Proc6de de separation d'un isotope thallium 203 
a partir d'une vapeur de thallium ayant une pluralite 
d' isotopes comprenant 1' isotope thallium 203, ladite 
methode etant caracterisee en ce qu'elle comprend les 

5 etapes consistant a : 

produire des photons ayant une premiere frequence 
au moyen d'un systeme de laser (101), dans lequel une 
premiere longueur d'onde correspondant a ladite 
premiere frequence est de 377,7 nanometres environ / 
10 produire des photons ayant une deuxieme frequence 

au moyen dudit systeme de laser, dans lequel une 
deuxieme longueur d ? onde correspondant a ladite 
deuxieme frequence est de 443,7 nanometres environ ; 

pomper lesdits photons ayant lesdites premiere et 
15 deuxieme frequences dans ladite vapeur de thallium, 
dans lequel lesdits photons ayant ladite premiere 
frequence excitent une pluralite d'atomes de thallium 
203 a l'etat fondamental vers un etat intermedi a i re 
quasi-resonant, et dans lequel lesdits photons ayant 
20 ladite deuxieme frequence excitent ladite pluralite 
d'atomes de thallium 203 dans ledit etat intermediaire 
quasi-resonant vers un etat de Rydberg final ; et 
recueillir ledit isotope thallium 203. 

2. Procede selon la revendicat ion 1, dans lequel 
25 ladite premiere frequence est accordee a environ 1 GHz 

d'une resonance du thallium 203. 

3. Procede selon la revendicat ion 1, comprenant en 
plus les etapes consistant a : 

produire des photons ayant une troisieme frequence 
30 au moyen dudit systeme de laser (101) ; et 

pomper lesdits photons ayant ladite troisieme 
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frequence dans ladite vapeur de thallium, dans lequel 
lesdits photons ayant ladite premiere frequence 
accedent aux atomes de thallium 203 a l'etat 
fondamental dans un premier niveau F et lesdits photons 
ayant ladite troisieme frequence accedent aux atomes de 
thallium 203 a I'etat fondamental dans un deuxieme 
niveau F. 

4. Procede selon la revendica t ion 1, dans lequel 
ladite etape de recuperation dudit isotope thallium 203 
comprend de plus 1' etape consistant a appliquer un 
champ electrique A ladite vapeur de thallium. 

5. Procede selon la revendicat ion 1, dans lequel 
ledit etat intermediaire quasi-resonant est voisin de 
26 477,5 cm' 1 et ledit etat de Rydberg final est voisin 
de 49 000 cm" 1 . 

6. Procede de separation d'un isotope de thallium 
203 a partir d'une vapeur de thallium ayant une 
pluralite d'isotopes comprenant l'isotope thallium 203, 
ladite methode etant caracterisee en ce qu'elle 
comprend les etapes consistant a : 

produire des photons ayant une premiere frequence 
au moyen d T un systeme de laser (101), dans lequel une 
premiere longueur d'onde correspondan t a ladite 
premiere frequence est de 377,7 nanometres environ ; 

produire des photons ayant une deuxieme frequence 
au moyen dudit systeme de laser, dans lequel une 
deuxieme longueur d'onde correspondant a ladite 
deuxieme frequence est de 352 nanometres environ ; 

produire des photons ayant une troisieme frequence 
au moyen dudit systeme de laser, dans lequel une 
troisieme longueur d'onde correspondant a ladite 
troisieme frequence est de 850 nanometres environ ; 

pomper lesdits photons ayant ladite premiere 
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frequence dans ladite vapeur de thallium, dans lequel 
lesdits photons ayant ladite premiere frequence 
excitent une pluralite d'atomes de thallium 203 a 
l'etat fondamental vers un etat intermediaire quasi- 
5 resonant, dans lequel ladite pluralite d'atomes de 
thallium 203 dans ledit etat intermediaire quasi- 
resonant decroissent de maniere radiative vers un etat 
metastable ; 

pomper lesdits photons ayant ladite deuxieme 
10 frequence dans ladite vapeur de thallium, dans lequel 
lesdits photons ayant ladite deuxieme frequence 
excitent ladite pluralite d'atomes de thallium 203 dans 
ledit etat metastable vers un deuxieme etat 
intermediaire ; 

15 pomper lesdits photons ayant ladite troisieme 

frequence dans ladite vapeur de thallium, dans lequel 
lesdits photons ayant ladite troisieme frequence 
excitent ladite pluralite d'atomes de thallium 203 dans 
ledit deuxieme etat intermediaire vers un etat de 

20 Rydberg final ; et 

recueillir ledit isotope thallium 203. 

7. Procede selon la revendicat ion 6, dans lequel 
ledit etat intermediaire quasi-resonant est voisin de 
26 477,5 cm" 1 , ledit etat metastable est voisin de 

25 7 792, 7 cm" 1 , ledit deuxieme etat intermediaire est 
voisin de 36 199,9 cm" 1 , et ledit etat de Rydberg final 
est voisin de 49 000 cm" 1 . 

8. Procede selon la revendicat ion 6, dans lequel 
ladite etape de recuperation dudit isotope thallium 203 

30 comprend en plus 1' etape consistant a appliquer un 
champ electrique a ladite vapeur de thallium. 
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